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【緒言】 
一般的な浄水処理は、塩素処理を主とした急速ろ過を
採用しているが、塩素は有機物と反応し、消毒副生成物
として発がん性を有するトリハロメタンが生成される
ことが問題となっている 1)。近年進行してきた環境汚染
に対応するため、都市部の浄水場では、高度浄水処理を
採用している 1)。高度浄水処理ではオゾンと生物活性炭
及び次亜塩素酸ナトリウムを使用することでカルキ臭
やトリハロメタンの生成及び微生物の増殖を抑制する
2)。一方でオゾン及び次亜塩素酸ナトリウムは反応性が
高いために、人体において有害な臭素酸やハロ酢酸とい
った消毒副生成物を生成するという問題がある 3)。しか
し、消毒副生成物がどの浄水処理過程において生成する
かについては明らかにされていない。本研究ではイオン
クロマトグラフィ  ー (IC) と誘導結合プラズマ質量分
析法 (ICPMS) を組み合わせた IC-ICPMS を用いて高
度浄水処理を採用している浄水場の処理過程における
塩素 (Cl)、臭素 (Br) 及びヨウ素 (I) の化学形態の変化
を究明することを目的とした。 
 
【実験】 
浄水場において、処理過程ごとに8種類の試料 (①原
水、②凝集沈殿処理、③前段砂ろ過処理、④オゾン処理、
⑤生物活性炭処理、⑥後段砂ろ過入り口、⑦後段砂ろ過
出口、⑧水道水) を採水した。サンプリングは、2016年 
6 月と12月の二回行った。試料を0.45 μm ニトロセル
ロースフィルターで吸引ろ過し、水酸化テトラメチルア
ンモニウムにより pH を 12 に調整した後、ICPMS を
用いて Cl, Br 及び I の全量分析を行った。また、凍結
乾燥し超純水で再溶解した 30倍濃縮試料を使って、IC-
ICPMS による Cl, Br 及び I の化学形態別分析を行っ
た。IC には陰イオン交換カラムを用いた。 
 
 
【結果及び考察】 
浄水処理過程における 6 月にサンプリングした試料
における全量分析及び化学形態別分析の定量値を表 1
に示した。 
 
表1 処理過程における全量・化学形態別分析 (6月) 
 
 
表 1 の全量分析の定量値から、原水 (①) と比較し
水道水 (⑧) 中の Cl 全量が 1.4 倍に増加することが
明らかとなった。これは、⑤ と ⑥ の間で使用される
次亜塩素酸ナトリウムに起因すると考えられた。一方、
Br 及び I の全量濃度は浄水処理過程において若干の
増減は認められるものの、Cl ほどの顕著な増減ではな
かった。 
化学形態ごとに着目すると、Cl- は後段砂ろ過入り
口 (⑥) で大きく増加することが判明した。これは、
⑤ と ⑥ の間で添加される次亜塩素酸ナトリウムの
主成分がCl- であることが原因と考えられた。回収率 
((化学形態別分析の合計 / 全量分析) × 100%) を考慮す
ると、原水中の Br の回収率は 94%に対して後段砂ろ
過入り口 (⑥) では28%に低下した。また、BrO3- は 
⑥ の後において検出されたことから、Br- は次亜塩素
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酸ナトリウムの作用によりBrO3- や他の化学形態に変
化したと考えられた。 
オゾン処理前後で、I- の濃度が 1/3 に減少し、一
方、IO3- の濃度は 9 倍に増加した。これは、I- がオゾ
ンにより酸化され、IO3- に変化したためであると考え
られた。ただし、I- の減少量よりも IO3- の増加量が上
回るという結果が得られた。本研究室の淺見により、
原水中に存在する I を含んだ腐植酸がオゾンによる酸
化分解を受けることで IO3- を生成することが明らかと
なっている。このことから浄水処理過程における IO3- 
の増加は I- 及び腐植酸のオゾンによる酸化に由来する
と考えられた。 
12 月のサンプルにおける化学形態別分析の定量値を
表 2 に示した。 
 
表2 処理過程ごとにおける化学形態別分析 (12月) 
 
 
浄水場では冬季に原水中の水温が低下し、微生物の働き
が抑制されるために、夏季と比較すると鉄やマンガン、
アンモニアなどの濃度が上昇することが知られている。
この解決策として、冬季では、原水 (①) と凝集沈殿処
理 (②) の間で前塩素処理を導入している 4)。12 月にサ
ンプリングした試料中では、Cl 全量濃度が ② で大き
く増加し、さらに ClO3- が検出された。この Cl 全量濃
度の増加は、前塩素処理として使用される次亜塩素酸ナ
トリウムに起因すると考えられた。また、夏季と比較し
浄水過程で使用される次亜塩素酸ナトリウムの使用量
が増加するため、Cl- に加え ClO3- が検出されたと考え
られた。 
6 月では、Br の回収率は ⑤ と ⑥ の間で減少する
のに対し、12 月では ① と ② の間と ⑤ と ⑥ の間
で減少することが明らかとなった。これらの回収率の減
少は塩素処理後に起こることから、塩素処理により Br- 
が他の化合物に変化したことが原因だと考えられる。 
12 月における I の回収率は、前塩素処理後に 34%、
オゾン処理後に 25%上昇することが明らかとなった。
これらの増加は、前塩素処理及びオゾン処理により IO3- 
が生成されることに起因する。ただし、6 月ではオゾン
処理が IO3- 生成の主要因であったのに対し、12 月にお
いては前塩素処理が IO3- 生成の主要因であった。夏季
と冬季の処理過程の違いにより IO3- の生成過程が異な
ることが明らかとなった。 
 
【結論】 
Br は塩素処理による酸化作用により Br- から BrO3- 
や他の化学形態に変化することが明らかとなった。一方 
I は、6 月ではオゾン処理による酸化作用、12 月では前
塩素処理による酸化作用により、I- から IO3- が生成さ
れることが明らかとなった。また、原水中に含まれる腐
植酸の酸化によっても IO3- が生成されることもわかっ
た。以上の結果から、水道水中に含まれる Brおよび I 
の化学形態は、浄水処理過程における酸化反応に依存す
ることが明らかとなった。 
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